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を基板として触媒反応実験を行った所，反応効率には温度依存性があり，事前の予想通り 750 K で最
も効率よく反応が進んだ．一方，効率は低いながらも，50-200 K の低温でも触媒反応による分子進化
が進むことが分かった．
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The diversity of organic molecules in our Solar System at present is a result of its chemical evolution in each stage
from an interstellar molecular cloud to a solar nebula, asteroids, and planets. In this study, we investigated the
formation efficiency of complex molecules from the abundant hydrogen and carbon monoxide molecules that are a part
of the physical evolution of molecular clouds into the beginning of solar nebulae. We conducted a catalytic reaction
experiment using realistic substrates, such as amorphous magnesium silicate and iron, at low temperatures (50-750 K)
and low pressures (101-103 Pa) in consideration of the actual environment. We found that the reaction efficiency
depended on temperature and reached its highest point at 750 K, as expected. However, it was also found that the
molecular evolution by catalytic reaction proceeded even at low temperatures in the range of 50-200 K.
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and Kouchi, 2008; Hama and Watanabe, 2013）．これら
の分子からなる氷に紫外線が照射されることで，アミノ
酸（Muñoz Caro et al., 2002; Bernstein et al., 2002），糖（de
Marcellus et al., 2015; Meinert et al., 2016），核酸塩基
（Oba et al., 2019）などの分子量の大きな分子も生成され
る．
原始太陽系星雲まで進化が進むと，その温度は 100-































（Anderson, 1984; Chaumette et al., 1995）．工業的には，
効率よく燃料合成を行うために，高温（500-700 K），高
圧（105-106 Pa；1019-1020 cm－3）で，H2/CO＝2の組成比





model，carbide model，slow activation model などが提
案されており（Smit and Weckhuysen, 2008），素過程は
理解されていない（Navarro et al., 2016）．コバルト上で
のFT反応のメカニズムとして，コバルト結晶表面上の
ステップでの炭化水素鎖の成長や（Geerlings et al., 1990;
Beitel et al., 1997; Oosterbeek, 2007），CH2 をモノマーと
した炭化水素鎖への付加反応（Schulz, 1935; Flory, 1936;
Friedel and Anderson, 1950），結晶表面のテラス上での














系星雲の 200 年に対応すると外挿している（Nuth et al.,
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2010）．そこで我々は，原始太陽系星雲の環境を意識し


























（model 5100; 5100SR, Kofloc）を取り付けてガス流量を
制御した．実験中の全圧はガス種に依存しない測定が可
能な隔膜真空計（ceramic capacitance gauge, CMR 365,
Pfeiffer Vacuum GmbH; ceramic capacitance manome-
ter, CCMT-10D, ULVAC Inc.; Compact FullRangeTM






















PerkinElmer Co., Ltd.; Mercury Cadmium Telluride 検出
器 P2748-40, Hamamatsu Co.）反射吸収赤外線スペクト
ルを 650-6000 cm－1 の波長範囲でその場測定すること
で同定を試みた．
検出部は，ターボ分子ポンプ（320 L s－1; TMP-303M,
Shimadzu Co.）とオイルフリーのスクロールポンプ（252
L min－1; nXDS15i, Edwards）で常に真空排気を続けた．
検出部の全圧はクリスタルイオンゲージ（M-336MX,
Canon ANELVA Co.）で測定した．実験中，反応部と検
出部はオリフィス（直径 0.1 mm，長さ 1 mm）を通して
繋がっており，質量数 200 まで測定できる Q-MS（M-




た状態で真空排気すると，それぞれ 2×10－6 Pa と 1×
10－6 Pa になる．基板温度を設定した後に，ゲートバル
ブを閉めて水素（又は重水素）と一酸化炭素ガスを流す
と，反応部の全圧は 101-103 Pa まで徐々に増加し，それ
に伴って検出部の全圧も 10－4 Pa 代まで上昇する．典型
的な実験条件は，CO：D2（H2)＝1：2，全圧～700 Pa，基
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18 H2O 100 Background H2O
17 HO 21 HO of background H2O
16 CH4 100 O of background O2
O of flowing CO gas
15 CH3 86
14 CH2 17 N of background N2
13 CH 9
12 C 3 C of flowing CO gas
＊分子量 17 と 15-12 のシグナル強度は，それぞれ 18 と 16 のシグナル強度を 100
とした時の相対値．





20 D2O 100 Forming CD4
18 DO 21 Background H2O
20 CD4 100 Forming D2O
18 CD3 86 DO of forming D2O
Background H2O
16 CD2 17 O of background O2
14 CD 9 N of background N2
12 C 3 C of flowing CO gas
＊DO のシグナル強度は，D2O のシグナル強度を 100 とした時の相対値．下 4 列
の質量数 18-12 のシグナル強度は，CD4のシグナル強度を 100 とした時の相対値．
ルに加え，鉄ニッケル合金 2 種類（ニッケル含有量 1％
と 10％）を用いた．基板を最初に実験装置に取り付けた
際には，真空排気後に水素ガスを全圧～1000 Pa で保つ


























金基板と同様の貫通穴を準備した直径 25 mm のサ
ファイア基板（図 4B）の上に，鉄を高周波スパッタリン
グで 60-70 nm蒸着した基板（図 4C）と，鉄板から切り




















mmの皿ネジ用の貫通穴を 4つ準備した直径 25 mm，厚
み 2 mmの鉄ニッケル合金製の基板を，ニッケル含有量







K で行った実験で取得した Q-MS のスペクトルを図 5
に示す．～250 秒で COガスを 0.06 cm3 min－1 導入した
後に，～2700 秒で H2 を～2.0 cm3 min－1 導入した．そ
れぞれの秒時において Q-MS のシグナル強度の増加が
見られた．反応部と検出部の全圧は，それぞれ 5×101
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図 5：金（金ニッケル合金）基板を用いて，100 K，5×101 Pa 中で測定した
Q-MS スペクトル．250 秒で CO ガスを 0.06 cm3 min－1 導入し，2700 秒で
H2 を～2.0 cm3 min－1 導入した．それぞれの秒時においてシグナル強度の






色に近くなっていた（図 3F）．これは，800 K で加熱洗
浄を行った際にニッケルと金の拡散により合金が形成し
たためであると考えられる．実際，金基板のメッキの厚






用いて実験を行った．基板温度 100-300 K，H2 とCOの
混合雰囲気，1-102 Pa の条件下で実験を行った．基板温
度 180 K と 300 K で実験した際の Q-MS スペクトルを
図 6Aと Bにそれぞれ示す．基板温度にかかわらず，H2
を流し始めるとすぐに質量数 29 の顕著な増加が見られ
た．その増加量は 180 K と 300 K でそれぞれ～1×10－10
と～0.5×10－10 で，低温の 180 K の方が 2倍大きな増加
を示した．しかし，実験中の全圧も同様に，それぞれ








一方，180 K では，H2を流し始めた時に，質量数 29 の
増加に合わせて質量数 16 の減少が見られた（図 6A）．
質量数 16 の主な起源は，流している CO ガスが検出時
に解離した酸素である．つまり，質量数 16 のシグナル
強度の低下は，COの分圧の低下を意味する．同時に見









スを 0.06 cm3 min－1，H2 を～2.0 cm3 min－1 導入し，検










両分子とも脱離温度は約 190 K であるため，180 K で
実験を行った後に昇温脱離を行い，基板直下のQ-MS で
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図 6：非晶質マグネシウムケイ酸塩基板を用いた実験のQ-MS スペクトル．A：基板温度 180 K の結
果．～370 秒で CO ガスを～0.06 cm3 min－1 導入し，～930 秒で H2 を～2.0 cm3 min－1 導入した．
それぞれの秒時においてシグナル強度の増加が見られる．反応部と検出部の全圧はそれぞれ 4×101
Pa と 4×10－4 Pa まで上昇した．B：基板温度 300 K の結果．～200 秒で CO ガスを～0.06 cm3
min－1 導入し，～650 秒で H2 を～2.0 cm3 min－1 導入した．それぞれの秒時においてシグナル強度
の増加が見られる．反応部と検出部の全圧はそれぞれ 2×101 Pa と 2×10－4 Pa まで上昇した．全圧
の違いは，H2 の流量を下限値付近で制御していることが原因で，H2 の供給量が異なるためであると
考えられる．丸で示した数値は質量数．
生成分子の検出を試みた（図 7B）．4 K/min で 180 K か
























0.06 cm3 min－1 で制御して実験を行った．
4.2.1．鉄基板
高い触媒効果が期待される鉄製の基板（厚さ 2.0 mm，
47 mm角）を用意し（図 4D），100-750 K，102 Pa という
幅広い温度範囲と高い圧力で実験を行った．その結果，
質量数 20 に顕著なシグナルが得られた．質量数 20 の
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図 7：サファイア基板上に鉄を 60-70 nm 蒸着した基板を用いて，180 K，4×101 Pa 中で実験した結
果．A：Q-MS スペクトル．～10 秒で COガスを 0.06 cm3 min－1 導入し，～210 秒で H2 を～2.0 cm3
min－1 導入した．それぞれの秒時においてシグナル強度の増加が見られる．反応部と検出部の全圧
はそれぞれ 4×101 Pa と 4×10－4 Pa で定常状態になった．B：実験後に真空に引いた後に，180 K か
ら 300 K まで 4 K/min で昇温脱離させたときに，基板直下のQ-MS で検出した質量数の強度変化．
効率の高い，基板温度 750 K において，SUS ネジを用い
た鉄基板の結果と，アルミナネジを用いた鉄基板とニッ













図 8：鉄基板を用いて，重水素と一酸化炭素の混合ガス 5×101 Pa 中で測定し
たQ-MS スペクトルの質量数 20（A）と 44（B）のシグナル強度の温度依存性．
反応部と検出部の全圧はそれぞれ 5×101 Pa と 5×10－4 Pa まで上昇し，D2 ガ
スを 0.1 cm3 min－1，COガス 0.06 cm3 min－1 を導入することで圧力を保った．
図 9：鉄基板（図 4G）とニッケル基板（図 4H）を基板温度 750 K，重水素と一酸化炭素の混合ガス～
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